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RESUMO
Este estudo avaliou a ocorréncia de 24 farmacos e desreguladores
enddcrinos em 13 mananciais de abastecimento de agua do Brasil.
Realizaram-se amostragens mensais da agua bruta de mananciais loticos e
lénticos, por um periodo de até 13 meses, abrangendo os periodos de seca
e chuva. Os contaminantes foram extraidos e concentrados por extracdo
em fase sdlida (SPE) e analisados por cromatografia de fase gasosa ou
liquida acoplada a espectrometria de massas (GC-MS ou LC-MS/MS).
O desregulador endocrino bisfenol-A (BPA) foi frequentemente detectado
nas amostras de dgua (79%), seguido pelo antialérgico loratadina (LRT),
em concentracbes medianas de, respectivamente, 277 e 156 ng/L.
A cafeina (CAF), estimulante, ndo foi detectada em nenhuma das amostras,
indicando nao ser um bom marcador de poluicao antropica. A Andlise de
Componentes Principais (PCA) permitiu correlacionar os compostos e
suas concentragodes com o tipo de manancial e o periodo de coleta. Foram
observados dois clusters: um constituido por amostras de ambiente Idtico,
coletadas no periodo seco, que exibiram altas concentracbes de estrona
(ED e estradiol (E2); e o outro, mais heterogéneo, associado a amostras
coletadas principalmente em ambiente |éntico durante o periodo chuvoso.
Embora algumas correlacdes tenham sido identificadas, a maior parte
dos dados apresentou uma disposicdo homogénea, nao permitindo a
observacao de um padrdo claro entre a prevaléncia de contaminantes e o

tipo de manancial ou periodo amostrado.

Palavras-chave: microcontaminantes; qualidade de agua; tratamento de
agua, andlise de correlacdo.
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ABSTRACT

This study assessed the presence of 24 drugs and endocrine disruptors in 13
water sources in Brazil. Monthly samplings were conducted on both lotic and
lentic water sources for a period of up to 13 months, covering dry and rainy
seasons. Contaminants were extracted and concentrated using solid phase
extraction (SPE) and analyzed using gas or liquid chromatography coupled
with mass spectrometry (GC-MS or LC-MS/MS). The endocrine disruptor
bisphenol-A (BPA) was frequently detected in water samples (79%), followed
by the antiallergic drug loratadine (LRT), with median concentrations of 277
and 156 ng/L, respectively. The stimulant caffeine (CAF) was not detected in
any of the samples, thereby suggesting it is not a proper marker of anthropic
contamination. Principal Component Analysis (PCA) was used to correlate
the compounds and their concentrations with the water source type and
collection period. Two clusters were observed: one consisted of samples from
lotic environments, collected during the dry period, which exhibited high
concentrations of estrone (ET) and estradiol (E2); and another more diverse
cluster, associated with samples primarily collected from lentic environments,
during the rainy season. Elevated concentrations of losartan (LST),
4-octylphenol (4OP), acyclovir (ACV), gemfibrozil (GEN), and 4-nonylphenol
(ANP) were observed in such cluster. Although some correlations were
identified, most of the data exhibited a homogeneous distribution, making it
difficult to observe a clear pattern between the prevalence of contaminants
and the water source type or collection period.

Keywords: microcontaminants; water quality; water treatment;

correlation analysis.
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1.INTRODUCAO

A qualidade da agua para abastecimento é de suma impor-
tancia tanto no Ambito da saude publica quanto por inte-
resse econdmico, politico e ambiental. Ressalta-se que os
mananciais de abastecimento, sejam estes superficiais ou
subterrineos, podem ser impactados pelo lancamento de
efluentes domeésticos e industriais, além de serem passi-
veis de contaminagao por poluentes presentes em lixivia-
dos de aterros nao controlados, lixdes e campos agricolas
(FILIZOLA et al., 2002; RESENDE, 2002; DI BERNARDO
e DANTAS, 2005).

Farmacos e desreguladores enddcrinos (DE) sao duas
classes de substidncias que compdem os denominados
“microcontaminantes organicos”, poluentes oriundos
de varias fontes, e que tém sido detectados em diversos
ambientes aquaticos, em concentra¢des da ordem de nano-
grama ou micrograma por litro (CORREA et al., 2021;
FARTO et al., 2021; VASQUEZ-TAPIA et al., 2022). Em
funcdo da conhecida toxicidade de alguns compostos des-
tas classes, principalmente os desreguladores endé6crinos,
algumas agéncias/organismos internacionais (ex. USEPA,
Comunidade Europeia) estabeleceram recentemente valo-
res guia para tais microcontaminantes em dguas para con-
sumo humano.

Nos EUA, a USEPA publicou em 2022 a 52 lista de con-
taminantes candidatos (CCL-5) arrolando contaminantes
quimicos e microbioldgicos que ndo fazem atualmente
parte dos padrdes nacionais de agua de abastecimento
(National Primary Drinking Water Regulation) mas que
podem ocorrer em sistemas publicos e sdo candidatos
para futura regulagdo (USEPA, 2023). A CCL-5 contém
3 grupos de compostos (alquil perfluorados — PFAS, cia-
notoxinas e subprodutos da desinfec¢do), 12 microrganis-
mos, e 66 compostos quimicos individuais, que incluem
os seguintes farmacos/DE: 17-alfa-etinilestradiol, bisfenol
A, fluconazol, nonilfenol.

De forma similar, a Unido Europeia incluiu na Diretiva
de Agua Potavel (Drinking Water Directive 2184/2020) o
DE bisfenol A com o valor guia de 2,5 ug/L e estabeleceu o
mecanismo de lista de observagédo (watch list) que dispoe
os DE 17-beta-estradiol e nonilfenol com valores guia de,
respectivamente, 1 e 300 ng/L (EU, 2020).
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Por outro lado, 0o monitoramento de microcontaminan-
tes, sobretudo em matrizes ambientais que sdo sabidamente
complexas, como residuos, efluentes e aguas superficiais
contaminadas, continua sendo um desafio, principalmente
em paises em desenvolvimento. Técnicas analiticas avan-
¢adas contribuem para a quantificagdo de microcontami-
nantes em concentragdes trago e, consequentemente, no
diagndstico da qualidade da dgua abastecida para a popu-
lagdo. No contexto nacional, 0o monitoramento de firma-
cos e DE em dguas é incipiente, e a maioria dos trabalhos
publicados resulta de monitoramento realizado em esta-
dos do Sudeste (FARTO et al., 2021). Além disso, os tra-
balhos disponiveis nao fazem inferéncia sobre padroes de
ocorréncia, tais como condigéo climatica (periodo seco e
chuvoso), tipo de manancial (1éntico ou lético) e tipo de
tratamento empregado em estagdes de tratamento de agua
(ETAs). Uma ferramenta importante, que pode auxiliar
na avaliagdo desta dinamica, é a Andlise de Componentes
Principais (Principal Component Analysis — PCA), que
simplifica a visualiza¢ao dos dados, evidenciando simi-
laridades e diferencas entre estes (SANTOS et al., 2023).

Pelo exposto, o presente trabalho objetivou avaliar a
ocorréncia de farmacos e desreguladores enddcrinos em
13 mananciais de abastecimento de agua, distribuidos
nas 5 grandes regides do Brasil, bem como utilizar a fer-
ramenta PCA para investigar a influéncia da sazonalidade
climatica (periodo seco e chuvoso) e do tipo de manancial
(léntico e 16tico) na concentracgdo das substincias quanti-

ficadas na agua bruta.

2. METODOLOGIA

Os treze mananciais de abastecimento de agua escolhidos
estdo situados nas regides metropolitanas de Belém (PA),
Belo Horizonte (MG), Goi4nia (GO), Londrina (PR) e
Natal (RN). Em cada campanha mensal, foi coletada uma
amostra de dgua bruta (AB) na entrada das ETAs corres-
pondentes a cada manancial, conforme Tabela 1.

Mais detalhes sobre os mananciais podem ser obti-
dos em Arruda et al. (2021), Fazolo et al. (2021), Chaves
et al. (2021), Teixeira et al. (2021) e Alves et al. (2022).
As amostragens ocorreram entre os anos de 2017 e 2019,

tendo sido realizadas de forma composta durante periodo
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de 10 a 12 horas. As amostras foram coletadas em frascos
ambar (1 L) contendo 10 mL de metanol (para inibi¢ao
de crescimento bacteriano) e refrigeradas em caixas de
isopor com gelo até o seu transporte para laboratério. No
laboratorio, as amostras foram mantidas sob refrigeracao
até o momento da extragao, que ocorreu em até 48 horas
apos a coleta. O preparo das amostras, até a extragdo em
fase sélida, ocorreu nos laboratérios parceiros (um em
cada regido) e as etapas subsequentes, a partir da elui-
¢do dos cartuchos, foram realizadas no Laboratorio de
Cromatografia e Espectrometria de Massas (Labmassas)
na Universidade Federal de Ouro Preto (UFOP).

No presente trabalho, os microcontaminantes moni-
torados estdo apresentados na Tabela 2, assim como suas
siglas e a classe farmacologica a qual pertencem. Os padroes
analiticos de todos foram adquiridos da Sigma-Aldrich e
as propriedades fisico-quimicas sao apresentadas em Alves
et al. (2022). Os microcontaminantes monitorados foram
definidos de forma a abranger diversos grupos farmacol6-
gicos, com caracteristicas heterogéneas, constituindo ainda
substincias pouco monitoradas em sistemas de abasteci-

mento de d4gua no nosso pais.

2.1. Preparo e anadlises das amostras
Asamostras foram filtradas a vacuo usando a seguinte sequén-

cia de filtros: faixa branca (25 pm), azul (8 um) (ambos J.

Tabela 2 - Microcontaminantes monitorados e suas respectivas
siglas e classes farmacolégicas.

Microcontaminantes Siglas Classes farmacologicas
4-nonilfenol 4NP Alguilfenois
4-octilfenol 40P Alquilfenois
17a-etinilestradiol EE2 Hormonio sintético
17B-estradiol E2 Hormonio natural
Aciclovir ACV Anti-viral
Bezafibrato BZF Regulador lipidico
Bisfenol BPA Bifenila

Cafeina CAF Estimulante
Dexametasona DXM Corticosterdide
Diclofenaco sodico DCF Anti-inflamatorio ndo esteroidal
Diltiazem DTZ Antihipertensivo

Estriol E3 Hormonio natural
Estrona E1l Hormonio natural
Genfibrozila GEN Regulador lipidico
Ibuprofeno IBU Anti-inflamatdrio nao esteroidal
Linezolida LNZ Antibidtico
Loratadina LRT Anti-histaminico
Losartana LST Antihipertensivo
Metformina MET Antidiabético
Naproxeno NPX Anti-inflamatdrio nao esteroidal
Paracetamol PCT Anti-inflamatoério nao esteroidal
Prometazina PTZ Anti-histaminico
Propanolol PNL Antihipertensivo
Sulfametoxazol SMX Antibidtico

Tabela 1- Informacdes dos mananciais de abastecimento monitorados neste estudo, conforme Aquino (2020).

Codigo do manancial Regido de localizagao Tipo de manancial Quantidade de Campanhas no Ca’mpanhas fo
campanhas periodo seco periodo chuvoso
12 7 5

ETA1 Sudeste Lotico

ETA2 Sudeste Lotico 12 7 5
ETA3 Sudeste Léntico 10 5 5
ETA4 Sudeste Lotico 10 5 5
ETAS5 Sudeste Léntico 10 5 5
ETA6 Sudeste Lotico 10 5 5
ETA?7 Sudeste Léntico 10 5 5
ETA8 Sudeste Léntico 10 5 5
ETA9 Centro-oeste Laotico 12 6 6
ETA10 Norte Léntico 12 6 6
ETAT Nordeste Léntico 12 6 6
ETA12 Nordeste Léntico 12 6 6
ETA13 Sul Lotico 13 6 7
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Prolab, Brasil) e fibra de vidro — 1,2 um (Macharey Nagel,
Alemanha). Em seguida, o pH do filtrado foi ajustado para
2,0 + 0,2 utilizando solugdo de HCI (50% v/v), e 500 mg/L
de EDTA foi adicionado em cada amostra para quelaciao
de metais. Apds 1 hora da adi¢do do EDTA, foi iniciada a
extracdo em fase sdlida de 1.000 mL de amostra de agua
com cartuchos Strata X 500 mg/6 mL (Phenomenex, EUA)
usando um sistema de extra¢ao com pressdo positiva de
nitrogénio (SANSON et al., 2014). A elui¢ao dos cartuchos
foi realizada com acetato de etila (9 mL); eles foram secos
sob fluxo de nitrogénio gasoso e ressuspendidos com 500 uL
de metanol. Os extratos das amostras foram direcionados
para analise por cromatografia de fases gasosa e liquida aco-
plada a espectrometria de massas (GC-MS e LC-MS/MS). O
GC-MS foi utilizado para analise de 4NP, 40P, BPA, EE2, E2,
El, E3, GEN, PCT e IBU com derivatizacdo das amostras.
Ja o LC-MS/MS foi utilizado para a quantificagdo de MET,
ACV, CAE LNZ, PNL, DTZ, PTZ, LST, BZE, DCE, DXM,
LRT, SMX e NPX. Informag¢des sobre o procedimento de
derivatizagdo para analise em GC-MS, desenvolvimento das
curvas analiticas, validacao e condigdes gerais dos métodos
GC-MS e LC-MS/MS, incluindo corregéo do efeito matriz,
estdo disponiveis em Alves et al. (2022).

2.2. Tratamento e analise dos resultados

O software Minitab foi utilizado para a andlise multivariada
dos dados por meio da ferramenta PCA. Para elaboragéo
da PCA, apenas os analitos BZE, CAE DCE DTZ, EE2, E3,
LNZ, MET, PNL, PTZ e SMX, cuja frequéncia de ocorréncia
foi superior a dez, foram considerados. Para que a PCA fosse
possivel, os dados censurados, ou seja, os valores de concentra-
¢ao de analito inferiores aos limites de quantificacéo e detec-
¢do, foram devidamente estimados. Para valores inferiores ao
limite de detec¢ao, a concentragio foi estimada como sendo a
metade do limite de detecgao (LD/2); ao passo que para valo-
res menores que o limite de quantificagio, as concentragdes
foram estimadas como sendo a metade da soma dos limites
de detecgao e quantificagio [(LD+LQ)/2]. Para melhor inter-
pretacdo dos resultados, a PCA foi elaborada de duas formas:
na primeira, os dados foram analisados em relagdo ao tipo de
manancial — 1éntico el6tico — e, na segunda, em relagio aos

periodos de amostragem —tempo seco e chuvoso.
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3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Considerando-se todos os mananciais monitorados e todas as
campanhas amostrais realizadas, foram coletadas 145 amostras.
Dos 24 analitos quantificados, apenas o estimulante CAF nao
foi quantificado em nenhuma amostra. Tal resultado mostra
que esse composto ndo é um bom indicador (ou marcador)
de polui¢do antropogénica, como defendido por alguns gru-
pos de pesquisa (MONTAGNER et al., 2014; MONTAGNER;
VIDAL; ACAYABA, 2019; COSTA JUNIOR et al., 2021). Por
sua vez, os farmacos PTZ e DCF foram quantificados apenas
uma vez, enquanto EE2 e DTZ tiveram duas quantificacoes
cada um. O hormonio E3 e os firmacos MET, BZE, PNL, LNZ
e SMX foram quantificados 3, 6, 7, 9 e 10 vezes (os dois ulti-
mos), respectivamente. As demais substancias, com frequéncia
superior a dez, sdio mostradas na Tabela 3, juntamente com

os respectivos limites de detec¢io e quantificagio.

Tabela3 - Concentragao dos analitos quantificados nasamostras
de agua e valores dos limites de deteccao e quantificacao dos
métodos analiticos utilizados.

Concentracao
LD? LQ3 mediana e faixa
(ng/L) | (ng/L) | de concentra-
¢do (ng/L)
. 277
BPA - bisfenol-A 115 003 on (07 23257
LRT - loratadina 105 190 630 156
’ ’ (134284
847
LST - losartana 78 100 330 (34 214575)
. 131
40P - 4 octilfenol 69 020 050 (053 2350)
DXM - dexametasona 45 | 290 | 950 1956
' ’ (230a62494)
GEN - genfibrozil 42 030 090 324
9 ’ : (21a22530)
145
E1- estrona 32 007 023 0832 2795)
2523
NPX - naproxeno 32 3750 | 12500 (1282 2180976)
IBU - ibuprofeno 27 028 094 316
P ’ : (13216292)
. 2339
4NP - 4 nonilfenol 27 0J10 034 (21285772)
. . n28
ACV - aciclovir 22 090 320 (1213 12881)
PCT - paracetamol 18 020 066 2539
P : : (18 a21467)
. 1706
E2 - estradiol 14 025 083 104 752)

NQ: nimero de quantificacdo do total de 145 amostras; ?LD: limite de deteccao do
meétodo; 3LQ: limite de quantificacdo do método.
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As concentragdes dos microcontaminantes nos treze
mananciais investigados variaram de 0,03 ng/L (BPA) a
18.098 ng/L (NPX). Avaliando os dados da Tabela 3, per-
cebe-se que os analitos mais recorrentes foram BPA e LRT,
tendo sido encontrados em todos os mananciais estuda-
dos e quantificados em 79 e 72% das amostras, respectiva-
mente. Outros analitos, tais quais GEN, LST e 40P, também
foram quantificados em todos os mananciais, embora em
menor frequéncia. Por sua vez, DXM foi quantificada 45
vezes, mas apenas em mananciais das regides sul e sudeste.
Como citado anteriormente, BPA e LRT foram os analitos
mais frequentemente quantificados, tendo sido encontra-
dos em todos os mananciais estudados, em concentragdes
medianas de 27,7 e 15,6 ng/L respectivamente. Reis et al.
(2019) quantificaram LRT com uma frequéncia de 25%
na agua bruta das ETAs de seu estudo, em concentragao
que variou de 13,6 a 486 ng/L. Por sua vez, BPA também
foi quantificado em agua bruta em outros estudos brasi-
leiros Dias (2014) (3,2 a 308,5 ng/L); Quaresma (2014)
(0,03 a 67,7 ng/L); Jardim et al. (2011) (7,7 a 11,4 ng/L)
e Moreira et al. (2011) (8,6 a 168,3 ng/L), ainda que em
menores concentragoes.

A alta frequéncia de quantificagao do plastificante BPA
era prevista, visto que esse é um composto amplamente
utilizado. Assim como os ftalatos, tal insumo quimico é
considerado um contaminante onipresente, ressaltando
a necessidade de cuidados especiais para minimizar a
contaminagdo das amostras durante a etapa de extragio/
concentragao nos laboratdrios de analise. Entretanto, a
alta frequéncia do anti-histaminico LRT foi inesperada
porque, apesar de ser um fairmaco de venda livre, cons-
tituinte de iniimeros antialérgicos e antigripais, nao ¢é
considerado um farmaco de uso continuo. Estudos para
verificar possiveis consequéncias da exposi¢do da biota e
dos ambientes aquaticos a esses compostos sdo relevantes,
embora ainda escassos (OLIVEIRA et al., 2015; SOUZA,
AQUINO e SILVA, 2020; SAMPAIO, 2021; BARAN,
AQUINO e SANSON, 2023).

O grafico de scores das amostras classificadas entre
1éntico e ldtico (Figura 1) possibilita observar a distribui-
¢do espacial bidimensional das amostras, enquanto o gra-

fico de pesos (Figura 2) permite observar a distribuicao
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das variaveis que possuem maior efeito sobre cada uma
das componentes — a influéncia é tanto maior quanto
maior for a distancia desta ao ponto zero (LLC, 2020). Na
Figura 2, os dados foram selecionados de acordo com o
periodo de amostragem, seco ou chuvoso. A classificagao
dos dados se deu pela defini¢do de seca e chuva de cada
regiao (AQUINO, 2020), assumindo que para a Regido
Norte a estagdo chuvosa é aquela em que o volume de chu-
vas supera 200 mm; sendo que para as demais regioes, o
periodo chuvoso é caracterizado por precipitacdes supe-
riores a 60 mm.

Conforme apresentado no grafico de scores (Figura 1),
que classifica as amostras de acordo com o tipo de manan-
cial, observa-se que a maioria das amostras esta distribuida
de forma homogénea na parte central do grafico, nao sendo
possivel identificar clusters. Nota-se também uma sutil ten-
déncia das amostras de mananciais [énticos se situarem pre-

ferencialmente no segundo e terceiro quadrantes, ou seja, na

Figura1- Scores da Analise de Componentes Principais com as
amostras gerais de dgua bruta classificadas entre mananciais
Iénticos e I6ticos.

Figura 2 - Pesos Andlise de Componentes Principais com as
amostras gerais de agua bruta classificadas tanto nos mananciais
lénticos e I6ticos quanto nos periodos de seca e chuva.
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parte positiva do eixo da PC1 (primeiro componente). Tais
amostras sdo influenciadas especialmente pelas concentra-
¢Oes mais elevadas de 40P, LST, ACV, GEN e 4NPB, em com-
paragdo aos mananciais loticos. Ainda que essas substancias
(exceto aciclovir) sejam consideradas hidrofébicas — uma
vez que tém valores de log Kow superiores a 4 (LST = 4,01;
GEN =4,7; 40P = 5,5 e 4NP = 5,76) - as altas concentracdes
na fase aquosa podem ser devidas a eventos chuvosos com
potencial de provocar a mistura e revolvimento de sedimentos
que contém tais contaminantes adsorvidos. Enquanto 4NP
foi quantificado em 18,6% (27 amostras), ACV e GEN foram
quantificados em 15,2% (22 amostras) e 29% (42 amostras)
das amostras, respectivamente. LST e 40P foram quantifica-
dos em mais de 45% das amostras, LST (72,4% — 78 amos-
tras) e 40P (47,6% — 69 amostras). Apesar dessa diferenca,
o antiviral ACV foi quantificado em todos os mananciais,
exceto no manancial da ETA 2, ao passo que 4NP nao foi
quantificado nos mananciais das ETAs 4, 9 e 13. Por outro
lado, os microcontaminantes GEN, LST e 40P foram quan-
tificados em todos os mananciais.

Vale destacar que a agua bruta das ETAs 9 e 10 conti-
nham LST em todas as campanhas de amostragem, sendo
que o manancial da ETA 10 continha ainda 40P em 11 de 12
campanhas. Posto que LST e 40P sao considerados hidrofé-
bicos (log Kow > 4) ndo era esperada elevada frequéncia de
detec¢ao nas fragoes dissolvida da dgua coletada. Por outro
lado, a presenca de surfactantes em mananciais pouco pre-
servados pode contribuir para aumentar a solubilidade de
compostos hidrofdbicos e a frequéncia de detecgao na agua.

Todavia, esse grupo de amostras é muito heterogéneo,
abrangendo coletas realizadas em todas as regioes do pais,
tanto nos periodos seco e chuvoso, dificultando assim o esta-
belecimento de relagdes nitidas e inequivocas. Dentre essas
amostras tém-se algumas coletadas no periodo chuvoso da
Regido Norte (precipitagdo média mensal de 505 mm), e
outras da Regiao Nordeste coletadas tanto no periodo seco
(precipitacdo mensal média menor que 50 mm) quanto no
chuvoso (precipitagdo mensal média maior que 200 mm).

No gréfico de pesos (Figura 2), é possivel analisar como
as concentrac¢des dos fairmacos e DE influenciam as com-
ponentes principais. As principais variaveis que afetaram a

PC1 foram os estrogénios E1 e E2 e, em menor intensidade,

100

o anti-inflamatdrio corticoide DXM, cujas maiores con-
centragdes sdo majoritariamente em manancial 16tico no
periodo seco. Em relagdo a PC2, os analitos mais influentes
foram 40P, LST, ACV, GEN e 4NP, com maiores concentra-
¢des em mananciais do tipo léntico e mais frequentemente
quantificadas no periodo chuvoso. Tais compostos, exceto
0 ACV cuja frequéncia de detecgao foi igual nos dois tipos
de mananciais, foram quantificados principalmente em
mananciais 1énticos, com frequéncia de 62,3, 53,8, 52,4 e
74,1% para 40P, LST, GEN e 4NP, respectivamente.

Na Figura 3, é possivel observar um cluster de amostras do
periodo seco, no quarto quadrante, associadas com altas con-
centragdes de E1, E2 e DXM. Destaque para a amostra situada
na extremidade a esquerda do quarto quadrante, correspon-
dente a um manancial da Regiao Sul, que contém as maiores
concentragoes de E1 e E2 e a segunda maior concentragao de
DXM dentre todas as amostras, como indica a comparagao
entre os graficos de scores e pesos. Ainda sobre o quarto qua-
drante, todos os pontos sdo pertencentes ao periodo seco e
coletados em ambiente 6tico, todos das regides Sul e Sudeste.

Ao comparar as Figuras 1 e 3, percebe-se que as amos-
tras classificadas de acordo com o tipo de manancial estdao
ligeiramente mais bem organizadas em clusters. Percebe-se
clara relagio entre algumas amostras de manancial 16tico do
periodo seco com maiores concentracdes dos hormonios E1
e E2, que estdo relacionados entre si, possivelmente devido a
possibilidade de degradagao de estradiol (E2) em estrona (E1)
(RIBEIRO, 2010; QUEIROZ et al., 2012). As concentracdes

medianas foram calculadas em 15,0 e 13,3 ng/L parao El e

Figura 3 - Scores da Analise de Componentes Principais com
as amostras gerais de agua bruta classificadas nos periodos
de seca e chuva.
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em 1,1 e 17,6 ng/L para o E2 nos mananciais lénticos e l6ticos,
respectivamente. Ambos compostos tiveram maiores frequén-
cias de quantificagdo em mananciais 18ticos (65,6 € 92,9% para
E1 e E2, respectivamente), sendo suas concentracbes maxima
e mediana (279,4 e 14,5 ng/L para E1 e 75,3 e 17,1 ng/L para
E2) condizentes com as concentragdes encontradas por outros
pesquisadores brasileiros (JARDIM et al., 2011; MOREIRA
etal., 2011; DIAS, 2014; QUARESMA, 2014).

E importante destacar que a mobilidade dessas substan-
cias estrogénicas no solo é considerada baixa devido ao fato
de os valores de Koc serem superiores a 1000 (Koc varia de
457 a 18000 para E1 e 30000 para E2). Tal fato é reflexo direto
da moderada (para o E1 o log Kow = 3,13) e elevada (para o
E2 olog Kow =4,01) hidrofobicidade de tais compostos, que
favorece sua interagao com a matéria organica presente nos
solos e sedimentos. A relagdo entre as maiores concentragdes
desses hormoénios, principalmente em mananciais 16ticos
no periodo chuvoso, pode ser atribuida ao fato de que em
mananciais 16ticos ha o revolvimento de sedimentos e aporte
de solo contaminado com excretas de mamiferos (ex. pastos),
com eventual redissolu¢do de compostos adsorvidos para a
massa liquida em fun¢ao do maior volume de agua e deslo-
camento do equilibrio de adsor¢io. De forma contraria, no
periodo seco ha menor volume nos corpos hidricos provo-
cando a concentracao de tais substancias na agua, principal-

mente aquelas aportadas via lancamento de esgoto sanitario.

4. CONCLUSAO

O monitoramento de 24 microcontaminantes em mananciais

superficiais que abastecem 13 ETAs nas 5 macrorregides do

Brasil indicou que 13 contaminantes foram detectados em pelo
menos 10% das amostras. O inico microcontaminante nao
detectado em nenhuma amostra foi o farmaco cafeina (CAF),
0 que descredencia seu uso como marcador de contaminagao
antrdpica. O plastificante bisfenol A (BPA) foi o composto
encontrado com maior frequéncia (79% das amostras), em
concentragdes que variaram de 0,7 a 3257,1 ng/L (mediana =
27,7 ng/L). Apesar da elevada prevaléncia ambiental do BPA, a
sua concentracdo mediana nos mananciais brasileiros é cerca
de 90 vezes inferior ao valor guia estabelecido pela Unido
Europeia para dguas destinadas ao abastecimento publico.

O anti-histaminico LRT, o anti-hipertensivo LST, o
insumo quimico octilfenol (4-OP) e o antiinflamatdrio
esteroidal DXM completam a lista dos 5 compostos mais
frequentemente detectados (31 a 72,4%), em concentra-
¢des que variaram de 13,4 a 84,1 ng/L (para LRT),de 3,4 a
1457,5 ng/L (para LST), de 0,5 a 235,0 ng/L (para 40P) e
de 23 a 6249,4 ng/L (para DXM). A elevada frequéncia de
deteccao desses compostos em aguas superficiais eviden-
cia a necessidade de estudos de avaliacdo de risco a biota e
populagdo humana para tais compostos.

Apesar da formacao de clusters na distribui¢ao das amos-
tras de ambiente l6tico e 1éntico no periodo seco, devido as
altas concentracoes de E1, E2, DXM, LST, 40P, ACV, GEN
e 4NP, a maior parte dos dados se dispos de forma homo-
génea, nao sendo possivel indicar claras relagdes entre os
analitos e o tipo de manancial. Em relagdo a sazonalidade
climatica, as maiores concentra¢des dos microcontami-
nantes E1, E2 e DXM foram decisivas para a formag¢io de

cluster de amostras no periodo seco.
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